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ると考えられている窒素酸化物(N Ox) や硫黄酸化物 (SOx) なども放出される。これによ
り土壌の性質が変化し、森林や植物の減少、および見虫などの生態系への影響も懸念され
ている。 201 年 11 月に発表された気候変動に関する政府間パネル (IPC) の第一作業部
会による第三次評価報告書では、
・地球の平均地上気温は、 1861 年以降上昇しており、 20 世紀中の気温の上昇量は 0.6 土
0.2 oc で、あったこと
・20 世紀に地球の平均海面水位は 0.1 ・0.2m 上昇したこと
・温室効果ガスの一つである、二酸化炭素 (C02)、メタン (C~)、および一酸化二窒素
(N 20 ) の大気中の濃度は、 1750 年以降でそれぞれ、 31 %、 151 %、および 17% 増加し
たこと
過去 20 年間の人為起源による CO 2の大気への排出のうち、約 4 分の 3 は化石燃料の
燃焼によるものであること
・温室効果ガスの排出量増加にともなって、地球の平均地上気温は 190 年から 210 年






























D+T → n (1 4.06 MeV) + 4He (3.52 MeV) 、 . ，J1A • 唱 ・ ・A， ， ‘ 、
D+D → n (2 .4 5 MeV) + 3He (0.82 MeV) (50%) (1. 2) 
→ p (3.03 MeV) + T (1. 01 MeV) (50%) (1. 3) 
D+ 3He → 4He (3.67 MeV) + p (1 4.67 MeV) (1. 4) 
ここで、括弧内の値は反応によって生じた粒子に付与されるエネルギーである。







6L i + n → T (2.73MeV) + 4He (2.05MeV) (1. 5) 
7Li +n → T+ 4He+n ・2.4 7MeV (1. 6) 


























eV(3k 乙+ 2k1j) のイオンや~600 eV の荷電交換中性粒子が 10 19 _ 10 20 atoms/ 2sの粒子東で
入射し、ダイパータ領域で、は 10eV 以下のイオンや荷電交換中性粒子がそれぞれ 10 21 _ 10 23 
ions/m 2sおよび 10 2 - 10 24 atoms/ 2sの粒子東で入射するというシミュレーション結果が報
告されている [5] 。これらの粒子がプラズマ対向壁へ入射すると、プラズ、マ対向材料はスパ
ッタリングなどにより損耗され、材料原子がプラズマへ混入し不純物となる。材料原子は










いほうが良い。例えば、 ITER では真空容器内でのトリチウムの最大蓄積量が 70 g と定め
られている [6] 。トリチウムはブランケットで生成しなければならず、貴重な燃料粒子であ
るため、壁への注入による燃料粒子の損失もできる限り少ないほうが良い。また、 Edge







い[7] 。そのため、例えば ITER では壁への粒子負荷や熱負荷を考慮し、材料の長所を活か
す形で複数の材料を異なる場所で使用することが計画されている [6 ・8] 。図1. 1 に ITER の
断面図を示す[9] 。第一壁には、プラズ、マ立ち上げ時に問題となる酸素を取り除くためにベ
リリウムを使用する予定である。ダイパータ領域において、最も熱負荷のかかるストライ
クポイント周辺では炭素繊維複合材料 (Carbon Fiber Composite: CF) を使用し、 ドームや
パッフルではタングステンを使用する予定である。しかしながら、ベリリウムは融点が
-160 K であるため、壁の温度が比較的低い ITER では使用可能であるが、 ITER 以降の核
融合炉、例えば商用炉などでは壁の温度が高いため使用できないと考えられている [10 ，1] 。
炭素系材料については、低 Z 材料であること、溶けない、割れないなどといった理由から、
現在の実機でも積極的に使用されている。しかし、炭素系材料は物理スパッタリングに加
えて、 60 ・100K で顕著に現れる化学スパッタリング[7 ，12 ，13] や、 -120K 以上で顕著にな






トリチウムを含む炭素系材料の堆積が問題視されている [15 ・20] 。
1. 3 タングステン対向材料が抱える問題
融点が-370 K と高いこと、燃料粒子によるスパッタリング率が低いという理由から、















Reaction (N uclear 
や昇温脱離測 定法Analysi: NRA) 










核 反 応 法しては、
ITER の断面図と使用予定材料[9]図1. 1





































壁材料の温度は 473 ・1273 K と予想されているため[10] 、DEMO 炉と同様に照射損傷による









され始めた。Ar khipov らは 10keV の水素イオンで照射損傷を形成後重水素プラズマに曝し、
重水素蓄積量の変化について TDS を用いて調べた。その結果、重水素の蓄積量は照射損傷
の無いタングステンと比較して-27 倍に増加したと報告している [4]0 Oliver らは 800MeV
のプロトンを-40K で照射後、 TDS を用いて照射試料から放出される軽水素の放出特性を
調べ、この放出特性をシミュレーションした。その結果、1. 4eV の捕獲サイトが-7% 形成
-6-
1. 4 研究目的と論文構成
されており、 ~0.3 dpa 以下の損傷量で捕獲サイトが飽和することを報告している [45] 。また、
Oliver らは 800MeV のプロトンを~440K で照射後、この試料を~1273 K で~6h 熱処理する
ことで、1. 4 eV の捕獲エネルギーを持つほとんどの照射損傷は回復することも述べている
[46]0 Wampler らは 12MeV のシリコンイオンを照射して 0.01 ・1dpa の照射損傷を形成した
タングステン試料を 473K で重水素プラズマに曝し、 NRA を用いて重水素の蓄積量を評価







では、 14MeV 中性子により照射損傷が形成されるため、照射損傷の形成には 14MeV の中
性子を照射することが望ましい。しかし、高照射量の 14 MeV 中性子が得られる施設がな
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M 2 : 被衝突粒子の質量
E: 衝突粒子のエネルギー
(2.1) 
たとえば、 14 MeV の中性子がタングステン原子へ弾性衝突した場合、式 (2.1) から PKA
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Keys と Motef によって
行われた結果である [7 ，8]0
Keys と Motef はタング
ステンに 1 MeV 以上の
エネルギーを持つ高速中
性子を-34 K (-70 OC) 
で照射し、その後
∞∞∞ゆ私
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照射損傷の回復は、それぞれステージ皿およびステージ IV と呼ばれる。また、 723 ・923 K 
(450 ・650 oC) 付近にも照射損傷の回復が存在している。この 723 ・923 K (450 ・650 OC) 付近
の回復過程は、 di-vacaocy または不純物や不純物に捕獲された格子間原子の拡散が発生し
ている可能性が指摘されているが、まだ完全には理解されていない[5 ，7]0 1273 K (100 OC) 
以上では照射損傷の回復による抵抗率の変化は見られないが、 (o ，y) 反応によりタングステ
ンに形成されたレニウムが原因と考えられる抵抗率の増加が見られている。次項から、常
温以上で発生するステージ III およびステージ IV での照射損傷の回復過程について説明す
る。
ステージ 111 の回復過程
Keys と Motef は再結晶タングステンに高速中性子 (E > 1 MeV) を試料温度-34 K 
(-70 0C) で照射した後、 373 ・723 K (1 0-450 OC) の温度範囲で 1時間の等時焼鈍を行い、熱
処理による抵抗率の変化を調べた[7-9] 。図 2.4に 1時間の等時焼鈍による抵抗率の変化か
2.4.1 
Specimen No. Fast Nutron Fluence (En > 1 MeV)
35 一一一-一一一-一一一. 8.9 x 10 18 n cm ・2
175 一一一一一一一一一一一. 1.1 X 10 19 n cm- 2 
104 3.3 x 10 19 n cm- 2 
218 一一一一一一一- 1.1 x 1伊 n cm- 2 
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ある。中性子の照射量を 5.9 x 10 18 _ 1. 5 x 










ても-673 K (--4 0 oc)付近で ステージ
III の回復がほぼ完了することも明らか
となった。
A 壮町do らは単結晶タ ングステンに高
速中性(E > 1 MeV) を照射し、 FIM を用
いてタングステン表面の結晶構造を観察
し、形成された照射損傷の種類を調べた
(1 0] 0 高速中性子の照射量は 2.0 x 20' 
n1 cm 'であり、試料温度は-373 K である。
中性子照射前の格子関原子の密度は 10 ・3
at.%であ った。
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く10> 亜鈴型の格子間原子については少なくとも1. 07 eV 程度の高いエネルギーが必要で、
あると考えられている[5] 。実際に、図 2.5 の矢印で示した格子間原子は、図 2.6 (e) で示
した<10> 直鈴型ので、あった[10] 。
Atardo らはまた、ステージ III の温度領域での原子空孔型欠陥の密度変化についても調
べた[10] 。単結晶タングステンに高速中性子 (E> 1. 45 MeV) を試料温度~373 K (1 0 OC) で









K (40 oC) では原子空孔型の欠陥は拡散しないため、 <10>BE 鈴型の格子間原子が拡散し、
原子空孔と再結合することによって原子空孔型の欠陥が減少したものと考えられている。
したがって、ステージIII における照射損傷の回復は、 <10> 亜鈴型の格子間原子が拡散し、
主に原子空孔と再結合して消滅する過程であると結論付けられている [10] 。
2.42 ステージ IV の回復過程
Keys とMotef はステージ皿の回復過程を調べると同時に、ステージ IV の回復過程に
ついても調べた。測定方法はステージ III の回復過程を調べた方法と同様である。すなわち、
再結品タングステンに高速中性子 (E> 1 MeV) を試料温度~343 K (~700C) で照射した後、
1073 ・1273 K (80 ・10 OC) の温度範囲で 1時間の等時焼鈍を行い、熱処理による抵抗率の
変化を調べた[7 ，8，1] 。図 2.8 に等時焼鈍による抵抗率の変化から測定したステージ IV の
温度依存性を示す。図中の縦軸は等時焼鈍前の抵抗率を1. 0 とする規格化した抵抗率の変
化である。中性子の照射量を 5.9 x 10 18 - 1. 5 x 20 21 nlcm 2 に変化させてステージ IV の温度依
存性が調べられた。図 2.8 に示すように、中性子の照射量を増加させるにしたがって、ス
テージ W の回復が始まる温度は上昇するが、いずれの照射量においても、熱処理の温度
が 1073 K (80 0C) を超えたあたりから照射損傷の回復が始まることが示された。また、い
ずれの照射量においても 1073 K (90 0C) 付近でステージ IV の回復がほぼ完了することも
示された。
Atardo とJeanote および Galigan は多結晶タングステンに高速中性子 (E > 1. 45 MeV) 
を~1.6 X 20 20 nlm 2照射した。このときの照射温度は 3 K (60 0C) である。その後、このタ
ングステンを 143 K (870 0C) および 173 K (90 oC) で等温焼鈍を行い、 FIM を用いて等温
焼鈍時の原子空孔の変化を調べた[12 ・14] 。その結果を図 2.9 に示す[14] 。図中の横軸は観
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等時焼鈍による抵抗率の変化から測定したステージ W の温度依存性[6]図 2.8
計測ではこれらに関する情報を得やすいという特徴がある。陽電子が電子と結合すると、
51 keV のエネルギーを持った消滅y 線を互いに反対の方向へ 2 本放出する。この現象が
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図 2.9 FIM を用いて調べた等温焼鈍時の原子空孔の変化[13]
くなる。消滅 y 線のエネルギーの広がりを評価する方法として、 S パラメータが使用され
る。 S パラメータは、中央部分のカウント数を全カウント数で割った値で定義される。 し
たがって、 S パラメータが大きい場合にはボイドなどの大きな空間を有する欠陥が存在し、
S パラメータが小さいほど完全結晶に近いことを意味する [19 ，20] 。
Elevd とvan Ven はタングステンに 15 keV の重水素イオンを照射後、試料を 0.8 Kl sで
等時焼鈍しつつ陽電子消滅法を用いて S パラメータを測定した[15] 。そして、 S パラメー
タから空孔クラスターに含まれる原子空孔の数を求めた。その結果、試料温度が 150 ・1350
K の場合には 1 ・16 個の原子空孔が集まったクラスターが形成されており、 150 ・1650K ま
で昇温することで 40-60 個の原子空孔が集まったクラスターが形成されることを述べてい
















主にステージ III とステージ IV の 2 つの回復過程が存在する。ステージ III は 37 ・723 K 
(1 0-45 oC) の温度領域で発生し、これはく10> 亜鈴型の格子間原子が拡散し原子空孔と
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(Tritium Migration and Analysis Program ， version 7) シミュレーションコードを用いた。TMAP
はトリチウムを安全に取り扱うことを目的に、 1980 年代後半に Idaho National Laboratory 
(悶 L) で開発されたシミュレーションコードである。 TMAP は近年になって TMAP7 にア
ップグレードされた。 TMAP7 は材料中の水素同位体挙動について、基礎実験の結果を考
察するためによく使用されており、 ITER 標準コードとなっている。 TMAP7 の特徴は、材




















で表される [1 ，2] 。
θC ~8Cら
ー - S =-V.J_+丘ーツ~


















度勾配 dT/dx および水素同位体原子の密度勾配 dC/x を用いて、次式で表わされる。













があげられる。“k" 番目の捕獲サイトにおける水素同位体原子、"の密度を c;k とすると、こ
の密度の時間変化。C;k jat は次式で表される。
aC~k αt C :， ~ / し t.
_ _ _  i> ー .S rK しー -1α 山 +V_ ιァ




N: 材料の固体密度 [ato m/ m 3]
ここで、水素同位体原子を捕獲していない空の捕獲サイトの密度は次式で表される。







( Et.. i 
α_ = V l¥ eXDI - - "  I 




Etk : 捕獲サイト“k" の捕獲エネルギー [eV]
























Js = Iam ，J， 
m=l 
の:水素同位体分子“ m" を構成する原子、"の数
J m : 水素同位体分子“m" の粒子束
また、水素同位体分子“m" の粒子東みは次式で与えられる。




K r_: 水素同位体分子“m" の再結合定数
C i :水素同位体原子、"の表面密度
C j : 共役原子?の表面密度
(3.7) 
(3.8) 
ここで、式 (3.8) の総和は、水素同位体原子“s" とその共役原子‘'j"について、分子“ m" を形
成する反応すべてを含む。
固体表面で、の水素同位体原子、"に対する粒子の保存から、
Ia ぷ Kd m，- Kr ml CS j )+ DJ VC s + Cs 1~2 VT i t 1 ， mt s j / l kT2j 
ーCC ，D. ( R. i 
+〉 J」ム一二 +C Sλvoexpl ーユ 1=0γNλυ~ kT) 
C
S



















[3-6]0 Fr 加 enfelder は、 60To 汀の H 2ガスを満たした容器に 9.5 wt.% の多結晶タングステ
ンを封入し、試料温度を 120-8 K の範囲で昇温させて H2ガスを吸蔵させた。その後試
料を冷却し、試料からの H 2ガスの放出量を測定することで、各温度における軽水素の拡散
速度の温度依存性を調べた[3]0 Zakhrov らは、 90 ・1060K の狭い温度範囲において、 9.
wt.% のタングステンを用いて透過実験を行い、軽水素の拡散速度を測定した [4] 。
Garci-Rosale らは多結晶タングステンに 10 eV の重水素イオンを試料温度 30 K で照射














Frauenflder の拡散係数は H 2ガスを用いて測定された結果であるため、重水素の拡散係
数へ変換する必要がある。 Wert とZenr の理論によれば、拡散係数の前項は
Di/ Dj =瓦夜 (3.10) 
の関係がある [8] 。ここで、 iおよびj は、例えば軽水素および重水素などの異なる同位体で
ある。したがって、 Frauenfelder によって求められた軽水素の拡散係数を重水素の拡散係数
へと変換すると、
Do =2.9 似x川 〈
となる。ここで、 k はボルツマン定数 (8.625 x 10 ・5 [eV/J]) であり、 T は温度 [K] である。
3.62 再結合定数
タングステン表面における重水素の再結合定数に関してもさまざまな報告例がある
[5 ，6，久10]0 GarcIa-Rosales や Franze らは拡散係数と同様に、複数の変数を用いた解析モデ
ルを実験結果にフィッティングすることで求めた[5 ，6]0 Anderl らは 9.95 wt.% のタングス
テンに対して、 690 ・825 K の範囲で試料温度を変化させて 1 keV の重水素イオンを照射した。
このとき、試料背面からの重水素の透過測定を行うことで、タングステン表面における重
水素の再結合定数を求めた[9]0 Maculay-Newcombe らは単結晶タングステンに試料温度




















C D : 重水素原子の密度
となる。 Sieverts 則から重水素原子の密度 CD は
C D = S ..JP (3.14) 
S: 溶解定数
と表される。ここで、 Frauenfelder の溶解定数
S=9 み 10- 3叫 (-l. 04eV /k T) [(HlW)aげ~] (3.15) 
を用いると、解離定数
K d = ζS2 = l. 09x10
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図 4.1 に MeV 級イオン源試験装置 (MeV Test Facility: MTF) の概略図を示す。本装置は、
ITER 用の中性粒子ビーム加熱試験のために開発された装置であり、高エネルギーの水素負
イオンビームを引き出すことができる。 [1 ，2] 。次項から、装置構成および粒子束の評価方
法を説明する。
4ム1 装置構成
イオン源は直径 34 cm 、長さ 34 cm の蒲鉾型である。 H- イオンは、イオン源内に設置さ
れた 8 本のタングステンフィラメント(カソード)とチャンパ (ーアノード)間で発生する、ア




シウムオーブンを使用した。生成された H- イオンはプラズマ電極(Plasm Grid: PG) と引き
出し電極(Extraction Grid: EXG) 聞の電位差で引き出される。引き出し電極の下部には電子抑
制電極(Electron Supresion Grid: ESG) が設置されており、電子抑制電極は引き出し電極と電
気的に接続されている。引き出された H- イオンは 4 枚の加速電極(AIG-A4G) と接地電極
(Ground Grid: GRG) 聞の電位差で加速される。それぞれの加速電極は、繊維強化プラスチッ
-35 -


























Pla 皿 a grid 
Ii ions extracted 
from 3x apertures 
In term 吋 iate grids 
(A1G-A4G) 
and Gr 叩 nd grid (GRG) 
SF6 gas at 0.6 MPa 
.celerator under vacu 
Ca lorimetr 
2.3 m downstrea m of GRG 
IR C冶mera Be 四 dUJ 叩 (Cu swirl tube) 
PC 冊 rde 阻 ity limi: 8 kW/ cmZ 
(8 ∞keV. 1判A!J nZ W i叩』醐 at
the di 時"""抽 of 5 mra<! ) 
図 4.1 MeV 級イオン源試験装置(MTF) の概略図




回路を使用し、 20 kV ごとに加速電極が接続されており、最大で 1 MeV まで H イオンを
加速することができる。イオン源、加速管および加速電源は SF 6 ガスを用いて絶縁してい
る。



























A ;r ，σ2 = Iw 
A: 電流密度(ピーク値 )[A1 m']
σ. ガウス分布の11e幅 [m]
IH :ーカロリ ーメータで測定した負イオン電流 [A]




ピーク位置におけるH・イオンこれらの値から、定したH' イオンの電流は17.0 mA であった。
(4.2) 
ビームの粒子束は、式 (4. 1) を用いて
17 .0 x 10 -3 山 f_ _. ，1 
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本研究では、照射損傷の形成には 30 keV H および 70 keV H -イオンビームを用いた。
4.3 
この H -イオンビームによりタ ングステンに形成される照射損傷の分布は、 TRl M コード[3]
を用いて評価した。図 4.3 にT Rl M- 88で計算した 30 keV H' および 70 keV Ir の照射によ
り形成されるタングステン内部のはじき出し損傷分布を示す。
出しエネルギーは 38 eV とした[4]0 H 'イオンの入射角度は、タングステンに対して垂直で
ある。図 4.4に示すように損傷分布は深さ方 向に一様ではなく、イオンビームの飛程付近
で照射損傷が最も多い分布となる。 したがって、本研究では照射損傷量はピークの値で定
義した。すなわち、 30 keV H- の場合には深さ- 1. 1μm 、70 keV H 'の場合には深さ-3.3 μm
の位置の値で定義した。図 4.3 より、入射粒子 l個当たり、 30 keV Ir の場合には深さ約
- 1.1 μm の位置に-1. 95 x10 'm ・1のはじき出し損傷が形成され、70 keV H のー場合には深さ約
-3.3 μm の位置に-1.3 8x10 ' m -1のはじき出し損傷が形成されることになる。




深さ- 1.1 μm に-1dpa の損傷量を与えるための照射量は
m ，J' L P  6. 29 x 10 " 引
φ30 0ke 問 = 一一一一一一= 3.23 x 10" 
1. 95 x l0 ' 
-38 -
4.4 定常高粒子東イオンビーム装置
図 4.4 30 keV lf で形成された深さ-1.1 μm における損傷量
と求められる。また、イオンのエネルギーが 70 keY の場合、深さ -3 .3 μm に- 1 dpa の損
傷量を与えるための照射量は
6.29x 10 28 • _ _ . _" f_ . . ，1 
φ曲 k，四 =一一一一一 = 4.56 x 1 0" 胆ソm 'J (4 .4) 1. 38 x lO ' ••.... l-. ....J 
と求められる。ここで、 dpa(Disp lace ment Per Atom) とは損傷量の単位であり、ある領域内
のすべてのタングステン原子が平均 l回ずつはじき出された場合を 1 dpa と定義する。上
述の計算を基に、 300keVH でー形成された深さ-1. 1μm における損傷量を求めた。その結果
を図 4.4に示す。このときの H・イオンの照射量は最大-1. 6 x 10 2 Hγm 2であった。矩形の
黒い線がタングステンの位置を示す。図 4.4に示すように、タングステンには -2 .4 -5.0 dpa 
の照射損傷が形成されたことがわかる。
4.4 定常高粒子束イオンピーム装置





第 4 章 実験装置およびタングステン試料
磁場偏向コイル
(偏向角: 60 0 ) 
ピーム収束点





(申 70xL20 mm) 
カ℃


















イオン源は、マイクロ波導入部、プラズマ生成チャンパー (O70 x L20 cm 3)、外部磁場形
成コイル、拡散チャンパー (O240 x L320 cm 3) で構成されている。マイクロ波導入部は、マ
グネトロン型マイクロ波発振器、アイソレー夕、 E-H 整合器、絶縁導波管(耐圧: 20 kV) 、
テーパ導波管、石英窓 (O70 x 18 mm) で構成されている。石英窓とプラズ、マ生成チャンパ
ーの聞には、矩形の穴 (10 x 65 x 11 mm) が開いた水冷式の銅製のフランジおよびステンレ
ス製のガス導入用のフランジが接続されている。ガス導入用フランジには、 2種類のガスを
独立して制御できるように、 2本のガスラインが接続されている。







3とする)。図 4.6 に典型的な磁場配位分布を示す。コイル1、2には最大200A の電流を流す
250 
(coilP 蜘 n: 側 .5 ・34 叫
ーー 四ーー ーー ー 80-80 -4 0A (I. OkG) 
ーーーーー 10-10-50 ，主(1. 2kG)
開園田田・・・・・ 120 ・120 -6 5A (l.5 kG) 
・ーーーー・ 140-140- 77. 5A (1.8kG) 
_. 160-160 ・90A(2.kG)
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A 玄ial Position [cm] 
図 4.6 HiFIT のイオン源における典型的な磁場配位























無酸素銅を使用している。各電極は全て、曲率半径は 60cm 、電極孔数は 638 個、電極孔
直径は 4.2 mm (straight 孔)、電極厚さは 2.0mm である。また電極間の距離は、正ー負電極























LM) を使用した。排気速度は、 He においては30 Ll sec 、H2においては 240 Ll sec で、ある。
装置の真空度及び導入ガスの圧力は、ビーム輸送部に取り付けてあるコンパクトフルゲ





圧P 2の関係は次のとおりである。 H 2ガスにおいては
再(H 2) = 2. f; (H 2 ) (4.5) 
であり、 D2ガスにおいては










































(電極から 580 mm) 
ターボ分子ポンプ
(520 L/sec) 
最大印加磁場: 0.3 5 T 
(ビームのエネルギー 3.0 keV で
質量数 78 まで測定可能)




























式 (4.9) に式 (4.8) を代入するとラーマ半径pは次式で、与えられる。
1 12mV__ 
P=BV つヰ


































器を用いて 120 倍に増幅させてある。増幅回路のカットオフ(・ 40 dB/iv) 周波数は20 Hzで






試料導入チャンバーには、ピラニ真空計 (UL V AC WP-02) 、ヌードイオンゲージ
(ANELVAUGD ・IS) 、RIL 導入器 (ANELVAFRL ・50) 、赤外線加熱装置(サーモ理工
IR ・20GV) 、水素標準リーク、ヘリウム標準リーク、および四重極質量分析器 (ANELVA
AQA ・20) が取り付けられている。また、ターボ分子ポンプ(大阪真空 TH350) は超高真







WI 定料(1 0 X2 0X' 1. 0nm)
Jヘ1sus 製マスク (φ3 醐) I 
図 4.10 試料ホルダーの概略図
図 4.10 に試料ホルダーの概略図を示す。 SUS304 製の試料ホルダーにモ リブデン製の受












ング)イオンが存在する 。物理スパッタリングでは主に C や c，+が生成さ れ、化学スパッ




器を用いてイオンビームの成分評価を行った。図 4. 11 に引き出した軽水素 ・炭素混合イ
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and its fragments 
H 2 = 3.0 mTor 
vac = 3.0 kV 
G2HJ 
10 
and its fragments 
20 





図 4.1 1 軽水素・炭素イオンビームの典型的な質量スベクトル
オンビームの成分スペクトルを示す。測定条件は、イオン源の H 2 ガス圧力を 3.0 mTor (ビ
ーム輸送部: 1.3 3 mTo 的、加速電圧を 3.0kV 、減速電圧を 0.6kV とした。図 4.1 に示すよ






H;+H; →H; + H O + Hg (4.12) 
H;+H; →Hg +H+ + Hg (4 .1 3) 
が挙げられる。したがって、電極から H/ イオンの形で引き出されたとしても、輸送空間
内で式 (4.12) および式 (4 .1 3) に示した解離反応が起こり、質量分析器では H/ として検出
される可能性がある。また、この H/ が解離し『として検出される可能性もある。
そこで、質量分析器で測定されたイオンの成分から引き出し直後におけるイオンの成分
を求めるため、ガスセルを用いた中性化断面積の線密度依存性が測定された[5 ，6] 。表 4.1




表 4.1 H 2ガスに対する各イオンの中性化断面積
イオン種 中性化断面積 (xl0 ・16 cm2) イオン種 中性化断面積 (x lO・ 16 cm2) 
H/ 6.2 9 HO+ 2.2 0 
H3+ 2.3 7 H 20+ 2.2 9 
C+ 1. 24 H 30+ 2.3 4 
CW 2.2 6 C2+ 1. 28 
CH 2+ 2.60 C2W 1. 96 
CH 3+ 3.08 C2H 2+ 2.0 
C同+ 3.1 2 C2H 3+ 2.3 0 
られた。 C3H/ の信号に関しては、強度が小さかったため中性化断面積の見積もりができな
かった。また、 C 3H/ は量が少なく炭素割合の算出にはほとんど影響しないため、以下の計
算では無視している。
粒子の線密度πは次式で、表わされる。
7r = nL = 3.3 xl0 J3 pL 





ι= 10 exp(-σ T7r) (4.15) 
ん:引き出し直後のイオン電流 [A]
σT. イオンの中性化断面積 [cm 勺
H/ イオンを例にとり、質量分析器で測定されたイオンの信号強度から、引き出し直後の
イオンの信号強度へ変換する方法を示す。まず、図 4.1 に示すように質量分析器で測定
されたH/ の信号強度は4.09 であった。したがって、引き出し直後のH/ の信号強度は、式
(4 .1 4) および式 (4 .1 5) を用いて
10 = 4.09x 既成3.3以×附 xl .3 3 mTo 町×刈50cmx2 仇 r
x3. 似×附 xOmToηx39 cmx2 仇附 cm- 2づ) (4 .1凶 6)
= 6.8
と求められる。ここで、イオンビーム輸送部のH2ガス圧力を1.3 3 mTor とした。括弧内の左
辺はイオンビーム輸送部での反応を表しており、右辺はガスセル内部で、の反応を表してい
る。ガスセル内はターボ、ポンプを用いて真空に保っている (OmToη) ため、ガスセル内で
の反応は起こらないと考えることができる。 H 2+、CH/ 、C 2H/ イオンに関しても同様の方
法で、質量分析器で求めた信号強度から、式 (4 .1 4) および式 (4.15) を用いて引き出し直
-49-







wおよびHOの線密度に対する変化dF n+ /dn およびdF HO /dn は以下の式で表される。
dF ーム
」一一σ向。 -ι+σ 内+・ ι。 (4 .1 7)
dn 
dF のーす =σH¥ H O ι-σ HO ，H 円。 (4.18)
σi，j: 1種の粒子が反応してl種の粒子が生成される断面積
π=0 でF H + =FH¥O) およびF H = O として解くと
σ。 +σ +，H O expト ~(TH+ H O +σ。+ )7r J ι+=H ，H+ . - H+ ，H" -"J:" t ，- H+ ，H" . - H" ，H+ r"ι や) (4.19) 
σH+.H O +σ 
σ 。-σ +.H O叫十(σ 'H+.H O +σ +  }r} 九 _- H + ，H" - H+ ，H" -"J:" t ，-H+ ，H" ' - H V 凡+(0)
σH+.H O + σHO.H+ “ 
と求まる。したがって、質量分析器で検出されたぽの信号値F H +を式 (4 .1 9) に代入するこ
とで、引き出し直後のw の信号値FH+(O) が求められる。ここで、それぞれの断面積には、






粒子の割合を求める必要がある。例えば、エネルギーEkeV で引き出されたH/ およびH3+ イ
オンには、それぞれE/2 keV およびE/3 keV のエネルギーを持った水素原子が2個および3個含
まれている。したがって、 H粒子の信号強度へ変換するには、 H 2+およひ、H3+ イオンの信号強
度をそれぞれ2倍および3倍すればよい。また、炭化物イオンの場合には、エネルギーEkeV
で引き出されたCxH/ イオンのうち、 (12x /(12x + y))E のエネルギーを持った炭素原子が x個、





イオン種 イオンの割合[%] 粒子種 粒子数比例]
H/ 51.92 1. 0 keVH 68.0 
H 2+ 20.6 1. 50 keVH 18.02 
w 25 .4 7 3.0keVH 11. 13 
0.19-0 .2 3 keV H 1. 38 
CH/(x=O ・4) 1. 47 
2.2 5-3.0 keV C 0.64 
0.1-0 .1 2 keV H 0.2 
C2Hx+ (x= 0・3) 0.3 3 
1. 3- 1. 50 keV C 0.2 9 
0.16-0 .1 8 keV H 0.17 
HxO+(x=O ・3) 0.19 
2.53-2.82 keV 0 0.8 
すればよい。酸化物イオンの場合も炭化物イオンと同様に、エネルギーEkeV で引き出され
た凡0+ のうち、 (x/(x + 16)E のエネルギーを持った軽水素原子がx個、 (16/(x + 16)E のエネル
ギーを持った酸素原子がl個存在する。したがって、 H粒子の信号強度へ変換するにはHx O +
イオンの信号強度をx倍し、 0粒子の信号強度はHx O +イオンの信号強度をそのまま用いれば
よい。この測定により、図 4.1 に示した成分スペクトルスベクトルから、イオンピーム










図 4.1 2 に質量分析器で検出される解離イオンの信号認識の様子を示す。電極から引き






















図 4.1 2 解離イオン成分のファラデーカップにおける信号認識の様子
数を婚とすると、見かけ上の質量数Md と解離後の真の質量数~との関係は次式で与えら
れる。







再=1 戸 (4 .2 2)
のように表される。次に、ファラデーカップではこの解離イオンがエネルギーE; で、入射し、
見かけの質量数 Md の位置で検出されるとする。エネルギー保存の法則から、ファラデー
カップに入る解離後のイオンの速度 Vd とエネルギーE; は
E Z  2 w v  
d 
M - 一
2 (4 .2 3) 
で関係付けられる。また、運動量保存の法則、および、エネルギー保存の法員Ijから、
Mfv; = Mdv d (4.24) 
1 一句 M~ 【
: Mfv; = ームE; (4 .2 5) 24Mf A42J 
が成り立ち、式 (4 .2 3) および式 (4 .2 5) から
V2=Ad v2 -
t Adi d 
(4 .2 6) 
圃 52 -
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が得られる。式 (4.26) に式 (4 .2 4) を代入し、 Vj および Vd を消去すると
(長r~安 (4 .2 7) 
となり、ここから式 (4 .2 1) が得られる。表 4.3に式 (4.21) を用いて計算された重水素、
炭素および酸素イオンにおける見かけの質量数と実際の質量数との関係を示す。
重水素イオンビームの質量分析は、重水素イオンの加速電圧を 3.0 keV 、減速電圧を 0.6
keV 、イオン源の D 2ガス圧を 3.0 mTor (ビーム輸送部を1. 14 mTo 汀)という条件で行った。
その結果を図 4.13 に示す。図 4.13 からからわかるように、質量数が 2.0 、4.0 、6.0 の
位置に信号が検出された。表 4.3に示したように、これらの信号はそれぞれ D+ 、D/ 、D3+
の信号である。質量数が 2.67 および 0.67 の位置には D3+ が解離することにより生じた D/
および D+ と考えられる信号も検出された。また、質量数1. 0 の位置に D/ が解離すること
により生じた D+ と考えられる信号も検出された。 D+ 、D/ 、D/ のイオンについて、イオン
源の D 2ガス圧力を 3.0 mTor で一定に保ちつつ、ガスセル内の圧力のみを変化させて、線
密度 πに対する依存性を測定した。その結果を図 4.1 4 に示す。 D3+ に関しては、線密度 π
に対して指数関数的に減少した。そこで、式 (4 .1 5) を用いてフィッティングを行った結果、
D/ の中性化断面積は
σT(D/)= 3 山 10- 16 [cm -2 ] (4 .2 8) 
と求まった。 D/ に関する中性化断面積の値は報告されてはいないが、 H/ の衝突断面積か
ら考えると、 D/ のエネルギーがlO eV 以上であると、 D/ や D+ と重水素分子との衝突によ
る生成はほとんど考慮しなくて良いと考えられる[9] 。したがって、 D/ に関しては解離反
応による減少のみを考えればよいため、 D3+ の信号強度は線密度πに対して指数関数的に減




図 4.1 4 において、線密度 πが小さい領域では D/ や D+ の信号強度の変化は指数関数的
な減少傾向が見られた。そこで、イオン源の D 2 ガス圧を 0.8 mTor (ビーム輸送部を 0.3
mTo 汀)まで減少させて、 D/ やD+ の線密度πに対する依存性を測定した。その結果を図 4.1 5
に示す。図 4.15 からからわかるように、両信号とも線密度 πに対して指数関数的に減少






解離前の 解離後の 見かけ 解離前の 解離後の 見かけの 解離後の 見かけ
イオン種 イオン種 の質量 イオン種 イオン種 質量 イオン種 の質量
D/ 
D3+ 6.0 C 2D 6+ 36.0 
D/ C 2D S+ 2.67 32.1 
(6.0) 
D+ C 2D 4+ CD 4+ 0.67 28 .4 4 14.06 
D/ D 2+ 
C 2D 6+ C 2D 3+ CD 3+ 4.0 25.0 12.96 
(4.0) D+ 
(36.0) 
C 2D 2+ CD 2+ 1. 0 21.78 11. 76 
D 2+ (2.0) D+ 2.0 C 2D+ 18.78 CD+ 10 .4 4 
CD 4+ 20. C/ 16.0 C+ 9.0 
CD 4+ 
CD 3+ 16.20 C 2Ds+ 34.0 
CD 2+ C 2D/ CD 4+ 12.80 30.12 13.28 
(20.0) 
CD+ C 2D S+ C 2D 3+ CD 3+ 9.80 26 .4 7 12 .2 4 
C+ 7.2 0 (34.0) C 2D 2+ 23.06 CD 2+ 11 .1 0 
CD 3+ 18.0 C 2D+ 19.8 CD+ 9.86 
CD 3+ CD 2+ 14 .2 2 C/ 16.94 C+ 8.50 
(1 8.0) CD+ 10.89 C 2D 4+ 32.0 CD/ 12.50 
C+ 8.0 C 2D 3+ 28 .1 3 CD 3+ 11. 52 
CD 2+ 
C 2D 4+ C 2D 2+ CD 2+ 16.0 24.50 10 .4 5 CD 2+ CD+ 
(32.0) 
C 2D+ CD+ 12.5 21. 13 9.2 8 
(1 6.0) 
C+ C/ C 十9.0 18.0 8.0 
CD+ CD+ 14.0 C 2D 3+ 30. CD 3+ 10.80 
(14.0) C+ 10 .2 9 C 2D 3+ C 2D 2+ 26.13 CD 2+ 9.80 
C+ (1 2.0) C+ 12.0 (30.0) C 2D+ 2.53 CD+ 8.70 
D 30+ 2.0 C/ 19 .2 0 C+ 7.50 
D 30+ D 20+ 18.18 C 2D 2+ 28.0 CD 2+ 9.14 
(2.0) DO+ 
C 2D 2+ C 2D+ CD+ 14.73 24.1 8.12 
。+ (28.0) C/ C+ 1.64 20.57 7.0 
D 20+ 20. C 2D+ C 2D+ 26.0 CD+ 7.54 D 20+ 
DO+ C/ C+ 16 .2 0 (26.0) 2 .1 5 6.50 
(20.0) 。+ C 2+ (24.0) C 2+ C+ 12.80 24.0 6.0 
DO+ DO+ 18.0 
(18.0) 。+ 14.2 
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図 4.15 イオン源圧力を 0.8 mTor とした場合の重水素イオン信号の線密度依存性
σAD+ ) = 6.10 X 10- 16 [cm- 2 ] (4 .3 0) 
と求まった。
炭素や酸素に関しても、質量分析器を用いて質量スベクトルの測定を行った。測定条件
は、加速電圧を 3.0 keV 、減速電圧を 0.6keV 、イオン源の D 2ガス圧を 1.5 mTor (ビー ム輸
送部を 0.57 mTo 町)である。イオン源内には炭素板 (20 x 40 x 3 mm 6 枚)を設置した。こ
のときの炭素と酸素に関する質量スベクトルを図 4.1 6 に示す。質量数が 12.0 および
14.0 の位置には、それぞれ C+ および CD+ の信号が観測された。また、質量数が 2.0 の
位置には D 30+ の信号が観測され、質量数が 24.0 ・34.0 の位置には C2D/ の信号が観測され




質量数が 16.0 、18.0 、20.0 の位置には、それぞれ CD 2+と0+ 、CD 3+とDO+ 、CD 4+とD 20+
の信号が重なっていると考えられる。質量分析器の分解能が小さいため、これらの信号を
分離して測定することが困難であった。また、解離成分を用いた見かけの質量数から引き
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図 4.16 重水素・炭素イオンビーム中の炭素と酸素に関する典型的な質量スベクトル
とD 20+ (20.0) の解離成分である DO+ (1 6.2 0) など、解離成分の質量数も重なっていたた
め、解離成分から引き出されたイオン種を特定することも困難で、あった。しかし、イオン
源に炭素板 (20 x 40 x 3 mm 6 枚)を設置して H 2ガスを用いてプラズ、マを生成し、軽水素
イオンに対して炭素イオンが~0.8 %存在する条件では、酸素イオンは~0.1 %と炭素イオン
に比べて低いことが明らかとなっている。そのため、重水素イオンビーム中における質量




質量数が 12.0 ・34.0 の信号に関しても、イオン源の D 2ガス圧力を 1.5 mTor で一定に保
ちつつ、ガスセル内の圧力のみを変化させて、線密度πに対する依存性を測定した。その
結果を図 4.1 8・図 4.2 に示す。 C 3D/ の信号に関しては、強度が小さかったために測定し
なかった。いずれの質量数においても信号強度は指数関数的に減少したため、式 (4.15) を
用いてフィッティングを行い、中性化断面積を求めた。その結果を図 4.18 -図 4.2 に示
し、中性化断面積の値のみをまとめて表 4.4に示す。
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図 4.1 7 C+ 、CD+ イオン信号の線密度依存性
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図 4.1 9 D 30+ イオン信号の線密度依存性
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2 3 4 5 6 
( . コ ・
6 )
Li ne Density (X10 15 cm- 2) 
図 4.21 C 2Dt 、C 2D 3+イオン信号の線密度依存性
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図 4.2 2 C 2D 4+、C 2D S+ イオン信号の線密度依存性
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表 4.4 D 2ガスに対する各イオン種における中性化断面積
イオン種 中性化断面積 (X10 16 cm 勺 イオン種 中性化断面積 (Xl0 16 cm- 2) 
D+ 6.1 0 D 30+ 3.2 6 
D/ 8.71 C 2+ 4.2 4 
D/ 3.1 3 C 2D+ 5.07 
C+ 2.13 C 2D 2+ 6.1 7 
CD+ 3.01 C 2D 3+ 6.4 4 
CD 2+ 4.78 C 2D 4+ 7.3 6 
CD 3+ 6.2 0 C 2D 5+ 5.6 
CD/ 6.3 0 
4.62 重水素・炭素混合イオンピームの成分測定
加速電圧を 3.0 keV 、減速電圧を 0.6 keV 、イオン源の D 2ガス圧を 1.5 mTor (ビーム輸送
部を 0.57mToη) で、重水素イオンビームの成分担H定を行った。イオン源内には炭素板 (20
X 40 X 3 mm6 枚)を設置した。図 4.23 に重水素・炭素混合イオンビームの典型的な質量
スペクトルを示す。重水素・炭素混合イオンビームにおいても、水素・炭素混合イオンビ
ームと同様に、質量分析器で測定した質量スペクトルから上述の中性化断面積を用いて引
き出し直後の成分比を求めた。 D3+ の信号を例に取ると、図 4.2 3 からわかるように、質量
分析器で測定された信号強度は 9.1 9で、あった。したがって、式 (4 .1 5) とD/ の中d性化断面
積を用いると、引き出し直後の D3+ の信号強度は
10 = 9.1 叫 (3.1xIQ-16 cm- 2 x3 .3 xl0 13 xO.57 mTorx50 叫
=12 .3 3 
(4 .3 1) 
と求められる。他のイオン種に対しても同様に、それぞれのイオン種の中性化断面積を用






keV で引き出された D/ および D3+ イオンには、それぞれ E/2 keV および E/3 keV のエネル
ギーを持った重水素原子が 2 個および 3 個含まれていると考えればよい。また、炭化物イ
オンの場合には、エネルギーEkeV で引き出された CxD/ イオンのうち、 (12x/(12x+ y)E 
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の信号強度 の信号強度 の信号強度 の信号強度
D+ 10.31 16.57 D30+ 0.05 0.6 
D/ 8.13 17 .2 4 C2+ 0.03 0.05 
D3+ 9.19 12 .3 3 C2D+ 0.4 0.6 
C+ 0.8 0.1 0 C2D 2+ 0.1 0 0.1 8 
CD+ 0.9 0.12 C2D3+ 0.6 0.1 1 
CD 2+ 0.1 2 0.19 C2D 4+ 0.03 0.6 
CD 3+ 0.2 6 0.4 7 C2D/ 0.01 0.2 
CD 4+ 0.1 6 0.29 
~E keV で引き出された D 30+ のうち、 (3/(3 + 16)E のエネルギーを持った重水素原子が 3
個、 (16/(3 + 16)E のエネルギーを持った酸素原子が l個存在すると考えればよい。この測




イオン種 イオンの割合[%] 粒子種 粒子数比例]
D/ 25.7 1. 0 keVD 39.2 
D 2+ 36.03 1. 50 keVD 36.5 
D+ 34.62 3.0 keVD 17.56 
0.3 0- .4 3 keV D 3.2 6 
CD/(x=O ・4) 2.4 4 
1. 80-3.0 keV C 1. 24 
0.1 8-0.23 keV D 0.8 
C2D/(x=0 ・5) 1. 01 
1. 06- 1. 50 keV C 1. 02 
0.27 keVD 0.2 0 
D 30+ (x= 0・3) 0.13 
2.1 8 keVO 0.7 














































Potential Difernce ，1 











照射時間を20 秒、加速電圧を1.0kV 、減速電圧を1. 2kV の条件で測定したものである。作動











(4 .3 2) 
カロリーメータに使用している銅の受熱体は、が x L1 0mm である。この受熱体の熱容量C
は次式で求められる。
C z Cm ・p.S.L
M 
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(4 .3 3) 
4.6 重水素イオンビームの成分評価
cm: 銅のmol 熱容量(=24.27 JIK mol) 
p: 銅の密度(=8.93 glcm 3) 
M: 銅の質量数(=63 .3 5 glmo) 




d.. T = 25 ・d.. V = 一一」巴
Amp 
(4.34) 
L1 V: 熱電対の起電力 [mV]
~bs :測定起電力 [mV]
Amp: アンプの増幅率 (=40 倍)
式 (4 .3 3) と式 (4.34) を式 (4 .3 2) に代入する事でパワー密度P が求められる。
イオンビームの粒子東は、このパワー密度PをイオンビームのエネルギーVac (加速電圧)





ン種は主にD3+ 、D 2+、D+ である。この場合、エネルギーE で引き出されたとすると、 H3+ (D/) 
はE/3 のエネルギーを持った3個の(重)水素原子、 H 2+ (D 2+) はE/2 のエネルギーを持った2個の
(重)水素原子と等価と考えられる。これらの事を考慮すると粒子束は次式にて求められる。
φ=1 土(N.x ト子
LN=1 J ，- r ac 
N: イオンの構成原子数
x: 各イオンの割合
Vac : 引き出し電圧(=加速電圧 )[eV]
(4 .3 5) 
上述の方法を用いて評価を行うと、図 4.2 4 に示したパワー密度測定の場合には、以下
のように粒子束が求められる。図 4.2 に示すように、カロリーメータで測定された増幅
後の熱起電力は170mV であった。この値を式 (4 .3 7) に代入し、表 4.2 の成分比を用いる
と、イオンビームの粒子束は
、1. 82 W/cm 2 φ= (3 x 0.5192+ 2 x 0.26+ 1 x 0.2 547)-:
、，1. 6x10 .ー10eV (4 .3 6) 





れぞれ-60 eV と -30 eV (3k 乙+ 2k T;) であり、これらの全粒子束は 10'9_ 10 20 atoms/ 2sと予
想されている [10] 0 HiFIT において、加速電圧が1. 0kV の場合、引き出される水素イオン l個




除去材である。純度は 9.9 at.% である。本試料はタングステン粉末の焼結後に圧延が行
われている。焼結圧延後、材料中の残留応力を除去するため、水素炉中において 173 K で
0.5 h の熱処理が行われている。図 4.25 に本研究で用いたタングステン試料の断面を示す。
本試料は圧延材であるため、イオンビームの照射面に対して平行方向へ長く、そして薄く
伸びたような結晶構造を有している。また、その結品粒は照射面に対して平行に積み重な
っており 、密な層構造を有している。試料サイズは 20 x 10 x '1 mm または 10 x 10 x '1 mm 

























という定量的な評価を行った。その結果、イオン源内に炭素板 (20 x 40 x 3 mm 6 枚)を設
置した場合には、 ~2%の炭素原子を含む重水素・炭素混合イオンビームが引き出せること
がわかった。また、引き出されたイオンビームの粒子東の評価したところ、引き出し電圧
が 1.0kV の場合において、粒子東が~1020 m九・1オーダーのイオンビームが引き出されるこ
とがわかった。
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質量分析法[1 ，2] (Secondary Ion Mas Spectrometry: SIM ， ULVAC PHI ， ADEPT 1010) を用し、
た。本装置は、二次イオン質量分析系に四重極質量分析計 (Quadruple Mas Spectrometer: 
QMS) を採用している。一次イオンビームには 5.0 keV Cs+ を用いた。イオン電流は 20 nA
とした。 Cs はアルカリ金属であるため、水素同位体イオンに対する負イオン生成効率の増
加が期待できる。一次イオンビームは試料に対して 45 0 で照射される。一次イオンビーム
による試料の走査範囲は 30 x 30μm とした。スパッタ壁からの二次イオン(測定イオン)
の検出を抑制するために、走査範囲の中央 6% トqj80 μm) から二次イオンを検出した。二
次イオンは lH- 、2D- 、184W- である。測定後のスパッタ深さは、第 5.9 章で述べる触針式表
面形状測定法を用いて測定した。測定した深さをスパッタ時間で割ることにより、ある測
定点におけるスパッタ時間をスパッタ深さに変換した。






















Analyzer: ESA) へと導かれる。 ESA では二次イオンのエネルギーを選択し、収束させなが
らQMS まで二次イオンを輸送する。 QMS は二対の対向電極より構成されている質量分析
器である。一対の電極には正バイアスと高周波電圧(乃十九 cos ωのが印加され、もう一対













方法が用いられる。本研究においては上述したように、一次イオンビームを用いて 30 x 
30μm の範囲をスパッタし、電気ゲートを用いて中央の 6 % (~Ø80 μm) から二次イオンを
検出した。










布を核反応法 [2-4] (N uclear Reaction Analysi: 
NRA) を用いて絶対校正を行った。プロープビー
ムには、パンデグラフ型加速器により生成された
1. 7 MeV 3He+ を用いた。重水素の絶対量は
D( 恒久p)4 He 反応を用いて測定した。プロープビー
ムの照射範囲は 2 x 2 m m 2 であり、この範囲から
核反応により放出される高エネルギーのプロトン









図 5.1 試料中の深さ tで核反応が
発生した場合の模式図[3]
NRA は高エネルギーに加速されたイオンを試料へ照射して、原子核反応によって放出さ
れるプロトンや α粒子、 y 線などを測定し、試料中に含まれる元素の密度や深さ分布を測
定する方法である。例えば、試料内の測定元素A と入射イオン aが核反応を起こし、試料












ように求められる [3 ，4]。図 5.1に示すように、エネルギー E;n(O) を持ったイオンを角度。I
で入射したとき、深さ tにおける入射イオンのエネルギーE;n (t) は次式で、表される。







川)=吋 )-KZ)E z会 (5.2) 
各経路における阻止能を平均値で表すと






5.4 NRA を用いた SIMS 測定信号の絶対校正
SIMS で測定した重水素の信号強度を重水素密度に変換するため、同一の試料を SIMS
と NRA で測定し、重水素の信号強度から重水素の絶対量への変換係数を求めた。一例と
して、図 5.2に NRA および SIMS で測定した重水素の深さ分布を示す。測定試料は、 30
keVH-用いて~4.8 dpa の照射損傷を形成後、試料温度を 473 K として重水素イオンを 5.0 x 
10 24 n+/m 2照射した試料である。 SIMS による深さ分布の測定では、試料表面に吸着してい
ると考えられる重水素や、飛程付近に注入された重水素を検出したため、試料表面付近で
は SIMS の信号と NRA の信号とでは大きな差が見られた。また~1μm より深い位置では、
SIMS で測定した分布は NRA で測定した分布よりも深い位置まで重水素が検出された。こ
れは、第 5息2 項で述べるように、 SIMS のスパッタ痕が平坦で、ないため、浅い部分からの
重水素信号を検出していることが原因であると考えられる。しかしながら本試料において、
SIMS で測定した重水素信号強度の深さ分布と NRA で測定した重水素密度の深さ分布はほ
ぼ一致していることがわかった。また、図示してはいないが、 30 keVH-を用いて~4.8 dpa 
の照射損傷を形成後、試料温度を 473K として、重水素イオンを 5.0 X 10 23 n+/m 2 および 8.0
x 10 24 n十1m 2照射した試料に対しても、 SIMS とNRA で重水素の深さ分布を測定した。こ
れらの試料においても、 SIMS による重水素信号強度の深さ分布と NRA による重水素密度
の深さ方向分布は良い一致を示した。そこで、 SIMS で測定した重水素の信号強度と NRA
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Depth (Il m) 
1. 0 0.5 
NRA で測定した重水素の密度の深さ分布と SIMS による測定信号の比較
(重水素照射量 5.0 x 10 " D +/ m ') 
図 5.2
SIMS 信号から絶対量への変換係数
変換係数 (D/m 3/cou nt)
6.26 x 10 '6 
表 5.1そのため、 SIMS で
測定した重水素の信号強度からから重
見られなかった。
照射量 (O +/m ')
5.0 x 10 23 水素の絶対量への変換は、これら 3 つ
の平均値 (6 .3 3 x 10'6 D /mJ /coun t) を用 6.4 3 x 10 '6 5.0 x 10'4 
6.30 x 10 '6 8.0 x 10 " いた。
6.3 3 x 10'6 
昇温脱離測定法
タングステン試料からの軽水素およ




加熱が可能である。試料の昇1Ei.速度は 1 Kl sであり、昇温範囲は室温から-10 K とした。
測定前の真空度は-7 .5 x 10- 7 Toπ 以下であった。本測定では、 QMS を用いて試料から放出




第 5 章表 面分析
ら重水素分子の放出速度への変換は、ヘリウム標準リークを用いて行った。このとき、重











を考える。定常状態の場合、真空容器内の分圧p をP = Peq とするとこれらの関係は次式
で表される [5] 。
L = KSPeq (5.5) 
L: 真空容器からの気体の放出速度 [molecules/s]
K: 分子数換算係数 (3 .27x 10 19 [molecules/l]) 
S: 排気速度[l/ s]
Peq: 分圧 [To 汀]
試料から放出されたガス粒子が試料へ再吸着しないとすると、試料昇温時における分圧の
時間変化は次式で表される。
川 )+L= 均 +KVZ (5.6) 
A: 試料面積または照射面積 [m 2]
N: 気体の放出速度 [molecules/m 2/s]
V: 真空容器の容積凹
式 (5.5) を式 (5.6) に代入すると次式が得られる。
AN(t) = KS(p- Pea)+KV 生= KSp+KV 生 (5.7)、 '1 1 dt 












































スタの断面を観察するために、収束イオンビーム[9] (Focused Ion Beam: FIB ，目立ハイテク
ノロジー ズ， FB ・20A) を用いてブリスタの断面を作成した。プロープビームには30keV
Ga+ を用いた。
FIB は細く絞ったイオンビームを用いて半導体、金属、高分子材料などの試料を加工する



















ン顕微鏡 (Scaning Ion Microscopy: SIM) として使用することもできる。 FIB でブリスタの
断面を作成した後、 SIM を用いてブリスタの断面観察を行った。図 5.3に結晶方向の違い
によるSIM 像のコントラストへの影響を示す。 SIM 像は電子線を用いて観察するSEM 像より
も原子番号や結晶方向に敏感であるため、組成の異なる領域が大きなコントラストの違い
として観察することができる。たとえば、結晶方位の異なるA 、B の結晶粒にガリウムイオ
ンが入射された場合を考える。図 5.3 (吋に示すように、 A の結晶粒に比べてB の結晶粒で
はより低次の指数面方向にそってガリウムイオンが入射されるとする。このような場合に
は、 B の結品粒で、はチャネリングを起こし易く、 A の結晶粒よりも試料内部に深く侵入する。




(a) ガリウムイオンの進入深さ (b) 観察されるコントラストの変化
図 5.3 結晶方向の違いによる SIM 像のコントラストへの影響










本研究では、 X 線光電子分光法[10] (X-ray Photelctron Spectroscpy: XPS ，島津製作所，
KRATOS-165) を用いて水素・炭素混合イオンビーム照射後のタングステン表面の炭素や
酸素の化学的結合状態およびその深さ分布を測定した。 X 線には Mg Kα 線(エネルギー:
1253.6 eV ，エネルギー幅: 0.7 eV) を用いた。 X 線の照射面積は 0.3 x 0.7 m m 2である。光電
子のパスエネルギーは 40eV とした。深さ方向分析にはイオンスパッタリング法を用いた。








第 5 章 表面分析
してエネルギーhv を持ったX 線を照射すると、光電効果により試料表面から内殻電子が放
出される。このとき、試料から放出される光電子の運動エネルギーEkin は次式で表される。








射する電子のエネルギーhv を一定とすることで、式 (5 .1 0) から電子の結合エネルギー


































はSIM の場合と同様に、次節で述べる触針式表面形状測定法を用いて測定した。 XPS によ
る測定は深さ数十nm までエッチングを行えば十分であったが、この程度の深さでは触針式
表面形状測定法によるエッチング深さの測定が困難であった。そこで、 XPS による測定終
了後においても、 10 秒のアルゴンエッチングを繰り返し行い、 20 秒までエッチングを行
った後にエッチング深さを測定した。
5.9 触針式表面形状測定法
本研究では、触針式表面形状測定法[11 ，12] を用いて SIM および XPS 測定後のスパッタ
深さを測定した。試料表面に対して垂直に触針を立てて試料表面を走査すると、試料表面
の凹凸応じて触針が縦方向へ変位する。触針式表面計上測定法とは、このような方法によ
り試料表面の形状を測定する方法である。したがって、 SIM や XPS によるスパッタ領域
を触針が横切るように走査することで、スパッタされた深さを測定することができる。測
定機器には Veco 製の Dektak 3 を用いた。本研究で用いた Dektak 3の垂直方向の測定範囲は












図 5.5 にDektak 3 を用いて測定した XPS 測定後のスパッタ深さを示す。アルゴンイオン
によるエッチング、の領域や深さを明確にするため、測定試料表面に 3 x 10 mm の矩形アパ
ーチャを固定し、アルゴンイオンでエッチングされる領域を規定した。そのため、図 5.5 に
示すように、幅~3 mm の領域にのみアルゴ、ンイオンによるエッチングの跡が確認された。
図 5.5 に示す測定では、アルゴンイオンによるエッチング深さは~60 nm と評価できる。
エッチング後の表面には、軽水素・炭素混合イオンビームまたはアルゴンイオンビームの













0 1 2 3 
Scan Length (m) 
図 5.5 Dekta? を用いて測定した XPS 測定後のスパッタ深さ
5.9.2 SIMS によりスパッタされた深さの測定方法
4 
図 5.6 にDekta 3 を用いて測定した SIMS 測定後のスパッタ深さを示す。 SIMS の測定で
は、細く絞ったセシウムイオンビームをラスタースキャンさせてスパッタしている。しか
し図 5.6 に示すように、二次イオン測定部分では平らにスパッタされているわけではなく、
スバッタ痕には-1μm 程度の粗さが存在していることがわかる。したがって SIMS で測定
した重水素の深さ分布には、このスパッタ表面の粗さが原因となる誤差が含まれている。
SIMS の測定では、第 5.2 節で述べたように、 30 x 30μm のスパッタ領域のうち中央の
6 % (-O80 μm) から二次イオンを検出した。そのため、 Dekta 3 を用いてスパッタ痕の対角
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30 keV H- または 700keVK により照射損傷を形成した試料に重水素イオンを照射した。
重水素の照射条件は次のとおりである。重水素イオンの引き出し電圧は 1.0 kV 、粒子東は
~1.5xl020 D+lm 2s、照射量は 5.0 x 10 23 幽 1.6 X 10 25 D+lm 2、試料温度は ITER 温度環境を想定し、










30 keVH- および 700keVH ーを用いて照射損傷を形成した試料へ重水素イオンを注入し、
S勘胞を用いて重水素の深さ分布を測定した。
図 6.1 (a) に重水素信号の深さ方向への変化を示し、図 6.1 (b) にTRIM コード[2] で計算
した各試料の照射損傷の分布を示す。タングステン原子のはじき出しエネルギーには 38









































内において、重水素の蓄積量が大きく増加した。30 keV H でー-4 .0 dpa の照射損傷を形成し
た試料では、深さ-0 .2μm に重水素のピークが存在し、その値は-1. 1xl0 3 cps であった。 70
keVH- で-2.6 dpa の照射損傷を形成した試料においても、深さ-0.2μm に重水素のピークが
存在したが、その値は 30 keV H で照射損傷を形成した試料よりも小さ く、 -0.7 x10 3 CpS 
であった。この重水素信号の減少は、 70 keV H- で照射損傷を形成した場合、 30 keV H" 
の場合と比べて表面付近の照射損傷量が少なし、からであると考えられる(図 6.1 (b)) 。深さ
-0.2μm より深い領域では、照射損傷量が場加するにもかかわらず重水素の蓄積量が減少
した。この理由については第 6.4節で詳しく述べる。 30 keV H"で照射損傷を形成した試料
-84 -
重水素蓄積の照射量依存性6.4 
では、重水素は深さ-2μm まで観測され、 70 keV Hーで照射損傷を形成した試料では、 重水
素は-4μm とより深い位置まで観測された。 これは、 30 keV H.I こ比べて 70 keV f1 のほう






測定した。 実験には、30 keV H をー用いて-4ιdpa の照射損傷を形成した試料を使用した。
図 6.2に -4.8 dpa の照射損傷を形成した試料の重水素密度の深さ分布を示す。カラーで
示した実線は重水素密度の深さ分布を示し、灰色で示した実線は 30 keV H にーより形成さ
れる照射損傷の深さ分布を示す。
図 6.2に示すように、 SIMS fN RA で測定した重水素分布のピーク位置 (-0.9μm) は、
TRlMコードで計算した損傷分布のピーク位置(-1. 1μm) に比べて、 -0 .2 μm程度浅い位置
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試料表面付近 (-0.1μm) における重水素密度に関じては、 5.0 x 10 23 D+/m 2の最も少ない
重水素照射量で飽和した。このときの重水素密度は 0.9 x 10 27 D/m 3 であった。重水素の蓄
積量が捕獲サイトの密度と等しいと仮定すると、試料表面付近 (-0.1μm) での捕獲サイト
の密度はタングステンの原子数に対して-0.14 traps/W (-1. 4 %)であることがわかった。こ
の領域での照射損傷量は-1. 0 dpa であることから、捕獲サイトの生成率は-1. 4 %/dpa と求
められる。
一方、深さ-1. 0μm 付近では、1. 6 X 10 25 D+/m 2の最も多い重水素照射量においても、重水
素の蓄積量は飽和しなかった。ここで、図 6.3に SIMS で測定した-4.8 dpa の照射損傷を
形成した後に重水素を注入した試料における軽水素信号の深さ分布を示す。カラーで示し




T悶 M コードで計算した 30 keV H- による照射損傷の分布とよく一致していた。しかし、









が脱離して捕獲サイトが空かなければならない。本実験では、試料温度が 473 K と低温で
あるため、捕獲された軽水素が脱離する速度は遅いと考えられる。したがって、深さ-1. 0μm
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であった。ここから求められる飽和重水素密度の推定値は(1. 3土0.2) X 10 27 D/m 3であった。
試料表面付近と同様に、重水素密度が捕獲サイトの密度と等しいと仮定すると、捕獲サイ
トの密度は 2.1 土0.3 %であることがわかった。この値を用いると、 -4.8 dpa の照射損傷に




タングステンからの重水素の放出スペクトルを測定するため、 SIM /N RA 測定を行った
試料に対して TDS 測定を行った。図 6.5 に-4.8 dpa の照射損傷を形成した試料からの重水
素の放出スペクトルを示す。重水素の照射量を 5.0 x 10 23 - 8.0 X 10 24 D+/m 2 に変化させたと
きの放出スペクトルである。比較のために、照射損傷を形成していない試料に対して、 5.0





った。その結果の一例を図 6.6 に示す。図 6.6 (a) は照射損傷を形成していない試料から
の重水素放出スベクトルに対してガウス分布を用いてピーク分離を行った結果である。図
6.6 (b) には-4.8 dpa の照射損傷を形成した試料からの重水素放出スペクトルに対してガウ
ス分布を用いてピーク分離を行った結果である。いずれも重水素の照射量を 5.0 x 10 24 
D+/m 2 としたときの結果である。図 6.6 (a) より、照射損傷を形成していない試料では、 -70
K( ピーク 1) および-860 K( ピーク 2) に放出ピークが存在することがわかった。図 6.6 (b) 
より、 -4.8 dpa の照射損傷を形成した試料では、 -70K( ピー ク 1) および-860 K (ピー ク
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-4 .8 dpa の照射損傷を形成した試料からの重水素の放出スベクトル
ーク分離を行い、各放出ピークの重水素照射量の依存性を調べた。図 6.7 に-4 .8 dpa の!照
射損傷を形成した試料における各放出ピークの重水照射量の依存性を示す。比較のため、
照射損傷を形成していない試料の結果も示す。ピーク 1 (-70K) に関して、同じ重水素の
照射量 (5.0 川 O'40+/m) では、-4 .8 dpa の照射損傷の形成により約一桁多い重水素が蓄積
していることがわかった。また、重水素の蓄積量は重水素の照射量とともに増加した。ヒ。
クー 2 (-860 K) に関して、重水素の照射量が同じ場合には、照射損傷を形成しでも重水素
の蓄積量にはほとんど変化が見られなかった。また、重水素の照射量を増加させても、蓄
積量はほぼ一定であった。ピー ク 3 (-920 K) に関しては、照射損傷を形成した試料にのみ
存在し、重水素の照射量とともに蓄積量も増加した。したがって、ピーク 1 (-70 K) およ
びピーク 3 (-920 K) が照射損傷に蓄積した重水素の放出であると考えられる。 Arkhipov ら
は 10 keV W により照射損傷を形成後、 50 K で重水素プラズ?に曝し、 TOS 測定を行った。
その結果、 760 K 付近のピークが照射損傷により増加する ことが観測された[6] 。この温度
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-4 .8 dpa の照射損傷を形成した試料における各放出ピークの照射量依存性図 6.7
重水素蓄積への熱処理の影響
30 keV f により照射損傷を形成した試料に対して熱処理を行った後、重水素イオンを
注入し、 SlM SINRA を用いて重水素の深さ分布を測定した。重水素の照射量は 5.0 x 10 24 
D +/m 'である。勲処理の温度は 673 K および 173 K であり、熱処理の時間は 1h および 10
6.6 
h である。第 2.4節で述べたように、 673 K および 11 73 K はそれぞれステージ III およびス
テージ IV の回復が完了する温度である [5 ，7-9] 。
1. 2 
Undamaged Sample ・Peak 1 
園 Peak 2 
-4.8 dpa Damaged Samples 
-0 Peak 1 
4コー Peak 2 
「企- Peak 3 
673 K による熱処理の影響
図 6.8 に 673 K で 1h および 10 h熱処理した試料の重水素密度の深さ分布を示す。試料
には、 30 keV H でー-4.2 dpa の照射損傷を形成した試料を用いた。比較のため、熱処理を行
わずに重水素イオンを注入した試料 (- 4.8 dpa) の分布も示す。 1 h および 10 h熱処理した
試料の重水素密度の深さ分布を比較すると、両試料開で深さ分布に大きな違いは見られず、
6.6.1 
ほぼ同様の分布であった。したがって、 673 K の熱処理は 1h でほぼ完了していると考えら
しかし、lO h の熱処理を行っても、重水素の密度は照射損傷がないときの密度までれる。
は減少しなかった。
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D/m 3であった。この値から算出される捕獲サイトの密度は 0.4・ 0.8 %である。深さ~1.0μm
では、第 6.4節でも述べたように捕獲サイトに軽水素が蓄積している可能性があるため、
重水素の飽和密度と捕獲サイトの密度を求めることが困難であった。
SIM /N RA の測定後、 TDS を用いて重水素の放出特性を測定した。図 6.9 に 673 K で 1




第 2.4 .1 節でも述べたように、 673 K で熱処理するとく10> 亜鈴型格子間原子の拡散し、




6.6.2 173 K による熱処理の影響
図 6.10 に 173 K で lh およびlO h 熱処理した試料の重水素密度の深さ分布を示す。試
料には、 30 keVH"で~4.5 dpa の照射損傷を形成した試料を用いた。比較のため、熱処理を
行わずに重水素イオンを注入した試料 (~4.8 dpa) の分布、および 173 K で 1h アニール後
に 5.0 x 10 23 D+/m 2照射した試料の分布も示す。 1 h およびlO h 熱処理した試料の重水素密
度の深さ分布を比較すると、両試料間で深さ分布に大きな違いは見られず、ほぼ同様の分
布であった。したがって、 673 K の熱処理と同様に、 1hの熱処理を行うことで、 173 K の
熱処理はほぼ完了していると考えられる。しかし、 10 h の熱処理を行っても、重水素の密
度は照射損傷がないときの密度までは減少しなかった。
表面付近の重水素密度は、 173 K で熱処理することにより 80 ・90% 減少し、 0.1・ 0.2 X 10 27 
D/ ばであった。この値から算出される捕獲サイトの密度は 0.2・ 0.4%である。ここで、 TDS
の測定結果から、 173 K で、熱処理を行った場合には、照射損傷の形成で用いたタングステ
ン内部の軽水素はすべて試料から放出されていると考えられる。また、図 6.1 0 からわか
るように、重水素の照射量を l桁増加させても、重水素の深さ分布に大きな変化は見られ
なかった。したがって、 173 K で熱処理を行った試料については、すべての捕獲サイトは
重水素で満たされていると考えられる。したがって、深さ~1μm における重水素の飽和密
度は、 173 K の熱処理を行うことで~85 %減少し、 ~0.2 X 10 27 D/ ばである。この値から捕
獲サイトの密度は~0.4%と算出される。
SIM /N RA の測定後、 TDS を用いて重水素の放出特性を測定した。図 6.11 に 173 K で
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673 K および 173 K の熱処理による損傷量の減少量図 6.1 2
した試料では、図 6.6 で見られたような~860 K および~920 K のピークはほぼ消滅してお
り、 760 ・80 K 付近に単一のピークのみが存在した。
~920K のピークに対応する照射損傷が消滅した可能性がある。
したがって、 173 K の熱処理により
これについては、第 8.4節
で考察を行う。
第 2.4. 2 項で述べたように、 173 K で熱処理すると原子空孔の拡散が発生し、原子空孔
は互いに集まり原子空孔の集合体であるクラスターを形成する [9 ，10] 。したがって、 173 K 
で熱処理することにより原子空孔の集合体が形成され、これが重水素の捕獲サイトとして
残存していると考えられる。
最後に、 673 K および 173 K 熱処理による照射損傷の減少量を図 6.1 2 に示す。
まとめ
本章では、高エネルギー水素負イオンビームで照射損傷を形成したタングステンに対し







30 keV 水素負イオンビームにより -4.8 dpa (表面: -1 dpa) の照射損傷を形成した試料に
おいて、試料表面では低照射量で重水素密度が飽和した。このときの重水素の密度は 0.9 x 
10 27 D/m 3 であり、ここから算出される捕獲サイトの密度は、タングステンの原子数に対し
て-1. 4% であった。一方-1. 0μm 付近では、1. 6 x 10 25 D+/m 2 の照射量においても、重水素の
密度は飽和しなかった。これは、照射損傷の形成に使用した軽水素が照射損傷に蓄積して
おり、捕獲サイトでの同位体交換によりゆっくりと重水素密度が増加したためであると考
えられる。そこで、 -1. 0μm 付近での飽和重水素密度はフイッティングを用いて推定した。
その結果、飽和重水素密度は-1 .3 x 10 27 D/m 3、捕獲サイトの密度は-2 .1 %であることがわ
かった。捕獲サイトの生成率については、 -1 dpa の照射損傷を形成した場合には-1 .4 %/dpa 








-4 .2 dpa および-4.5 dpa の照射損傷を形成した試料をそれぞれ 673 K および 173 K で熱
処理を行い、熱処理が重水素蓄積へおよぼす影響を調べた。その結果、 673 K で熱処理す
ることで重水素密度は 45 ・70 %減少し、 173 K で熱処理することで重水素密度は 70-9 % 
減少した。また、 173 K で熱処理することにより、 -920K 付近の放出ピークに起因する照
射損傷が消滅することがわかった。
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状のブリスタ)が発生することがよく知られている [1- 17]。図 7.1 にタングステン表面に




第 7 章 表面形状へおよぽす影響
索・炭素混合イオンビーム(炭素量 :-0.8 %)を、試料温度を 673 K に固定して、 10" Wl m 2 
照射した試料である。ブリスタ断面の加工には Ffi を用いており、断面の観察には SIM を
用いている。 SIM 像ではコントラストの違いは結品方向に大きく依存するため、電子ビー
ムを用いた SE M などと比べて結晶粒の違いがより鮮明にコントラストの違いで表される。
したがって、異なるコントラストの境界が結晶粒界を示す。また、ガリウムイオンビーム
によるスパッタリングを利用して試料を加工しているため、亀裂の上側や下側表面にガリ
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イオンビームの照射条件は次のとおりである。軽水素イオンの引き出し電圧は 1.0 kV 、粒
子束は-2.2 x 10 '0 Wlm's 、照射量は-7.5 x 10 " W lm' 、試料温度は lTER 温度環境を想定し、
すべての試料に対して 473K で実験を行った[2] 。試料温度を 473 K に保つため、試料の背
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SE M で詳細に調べた。照射損傷は 70 keV H" で形成した。
図 7.3 に照射損傷量の変化によるブリスタ形成への影響を示す。試料表面に形成された
ブリスタをより明確に観察するため、試料を 600 に傾けてブリスタの観察を行った。図 7.3
(a) に示すように、照射損傷を形成していない試料では小さなブリスタが多数形成された。




以って定義した。照射損傷を形成していない試料では、直径 ト10μm のブリスタが約 350
個Imm '形成されたo 特に、直径数 μm から-20 μm のブリスタが多数形成された。-0 .3 dpa 
および-3.5 dp aの照射損傷を形成した試料では、ブリスタの個数が約 370 個Imm 'および約


















を行った。図 7.5 (a) に示すように、
照射損傷を形成していない試料では小
さなブリスタが多数形成された。しか








果を示す。照射損傷を形成していない試料では、直径数 μm から 20μm のプリスタを中心
に、直径- 10μm 以下のブリスタが約 350 個Imm 2形成された。 30 keV H"および 70 keV H' 
で照射損傷を形成した試料では、ブリスタの個数が約 100 個Im 2や約 10 個1m ばまで減
少した。 30 keV H で照射損傷を形成した試料に関しても、 直径 20μm 以下の小さなブリス
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炭素、酸素およびタングステンが検出された。 284 eV の位置には炭素 (C-Is) のスベクトル
が観測され、 530 eV の位置には酸素 (O-ls) のスベクトルが観測された。タングステンに関
しては、 59 eV の位置でW-4s のスペクトルが観測され、 426 eV および492 eV の位置で、W -4 p
のスペクトルが観測された。また、 246e V および259 eV の位置でW -4 dのスベク トルが観測
され、 31eV および3 eV の位置でW-4f' のスペクト/レが観測された o そこで、炭素、酸素、
タングステンについてそれぞれ0-ls 、C-1s 、W-4f' のスベクトルを深さ方向に詳細に測定し、
これらの元素について定量分析および状態分析を行った。その結果を図 7.8 に示す。炭素
に関しては、グラファイトの状態(結合エネルギー: 284βeV 付近)とカーバイドの状態(結
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図 7.7 水素・炭素混合イオンビーム照射後の典型的な XPS ワイドスベクトル
ラウンドの除去後ガワスフィッティングを用いてピーク分離を行った。酸素に関してはO 2
(結合エネルギー :532.0 eV) とW0 3 (結合エネルギー: 530.5 eV) が観測され、両方が混在し
ているか、またはW0 3のみが存在していた。パックグラウンドの除去後にピーク面積を求
め、各元素の感度係数をかけることで原子数を求めた。
図 7.9 に水素・炭素混合イオンビーム照射後の各元素の深さ方向分布を示す。図 7.9 (吋































た。次に、図 7.1 0 (b) に示すように、 30 keV 







keV H +-C +を試料温度 673K で_10"
Wlm' 照射した試料(図 7. 1)
• Hasz らによって行われた多結晶タン
グステンに 50 eV D+ を試料温度 500K
で_10" O+/m' 照射した試料[1]
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(b) 30keVH にーより -3.7 dpa の照射損傷を形成した試料
図 7.10 タングステン表面に形成されたブリスタの断面
示す。図中の点線およひ液線はそれぞれ、 70 keV H -および30 keV Hーにより形成される照
射損傷の深さを示す。図 7. 11 に示すように、プリスタの直径と亀裂深さには相関があり、
亀裂深さはブリスタの直径に対して0.1 ・0.2 倍であることがわかった。
図 4.3 でも示したように、タングステンに 70 0 keV H を照射することで、照射損傷は深
さ-3 .3 μm までに形成される。先に求めたブリスタ直径と亀裂深さの関係を用いると、直
径-20μ m 以下のブリス夕、すなわち 70 0k eV Hーの照射により抑制されたブリスタには、 深
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界が存在している。したがって、 70 keV H- の照射により最初の結晶粒界での亀裂の発生
が抑制されたことになる。
一方で、先に求めたブリスタ直径と亀裂深さの関係を用いると、直径~20μm 以上のプリ




タングステンに 30 keVH-を照射することで、照射損傷は深さ~1.1μm までに形成される


















(a) 70 keV H で照射損傷を形成した場合 (b) 30 keV H で照射損傷を形成した場合
図 7.1 2 照射損傷を形成した試料のブリスタ形成のモデル
考えられる。
最後に、 70 keV H- および 30 keV Hーにより照射損傷を形成したタングステンにおけるブ









図 7.12(b) に示すように、 30 keV H の照射では、深さ-1.1 μm までに照射損傷が形成さ







め、1. 1-4μm の位置に存在する結晶粒界に亀裂が発生した場合には、直径-20μm 以下のブ




本章では、 30 keV および 70 keV 水素負イオンビームにより照射損傷を形成したタン
グステンに対して水素・炭素混合イオンビームを照射し、試料表面の形状変化へおよぼす
影響を調べた結果について述べた。水素・炭素混合イオンビームの照射は、試料温度を 473
K 、炭素イオンを-0.8% 、照射量を 7.5 X 10 24 Wlm 2 として行った。
照射損傷を形成していない試料では、直径-20μm 以下を中心に-350 個Im 2ブリスタが
形成された。一方、 70 keV 水素負イオンビームで-0 .3 dpa および-3.5 dpa の照射損傷を形
成した試料では、それぞれ-370 個Im 2および-10 個Im 2 にまでブリスタが減少した。特
に、直径-20μm 以下のブリスタの減少が顕著で、あった。 30 keV 水素負イオンビームで-3.7





μm までに存在するの結晶粒界に亀裂が形成されることがわかった。この深さは 70 keV 
水素負イオンビームで照射損傷が形成される深さ (-3 .3 μm) とほぼ一致する。したがって、
照射損傷を形成することで、照射損傷を形成した範囲内に存在する結晶粒界への水素蓄積
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SIMNRA で測定した結果、および重水素の放出特性を TDS で測定した結果を述べた。本
章では、第 6 章で述べた重水素の蓄積に関する実験結果を基に、 TMAP7 シミュレーショ
ンコード[1] を用いて考察した結果を述べる。その後、実験結果およびシミュレーション結








度の深さ分布については、 SIM /N RA で測定した重水素の深さ分布を用いた(図 6.2) 。す
なわち、捕獲サイト密度の深さ分布が重水素密度の深さ分布と同じであるとし、捕獲サイ
トが~2μm まで存在するとしてシミュレーションを行った。 TDS の測定から、重水素の照





図 8.1 にTMAP7 でシミュレーションした重水素の放出スベクトルを示す。比較のため
に、実験結果をフィッティングしたときのガウス分布 (~770 K， ~920 K) も点線で示しであ
る。 ~770K の放出ピークに対しては、~1.62 eV の捕獲エネルギーを用いることでピーク温




おいて、ピーク 1に対しては1. 61 土 0.02 eV でピーク温度が一致し、ピーク 3 に対しては
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図 8.1 Th仏 P7 でシミ ュレーションした各ピークの重水素放出スペクトル
8.3 重水素のエネルギーダイアグラムを用いた捕獲サイトの特定






Qme タングステン表面での吸着エネルギー (0 .4 -0.7 eV [4-6]) 
Q，: 溶解の活性化エネルギー(1. 04 eV [7]) 










E m =0.39 eV 
(拡散のエネルギー )
~ I Qs=1.04 eV 
~ I (溶解のエネルギ )ー
Q "，  =0 .4・ 0.7eV1|l QvacncyZ1.43eV 
(表面最着のエネルギー )¥ll______ 一一(原子空孔からの脱離エネルギ )ー




図 8.2 タングステン中の重水素のエネルギーダイアグラム[2 ，3]
原子空孔から脱離するための活性化エネルギーは








QVOid = Qm + Qs + Em = 1.8 ~ 2.1 eV (8 .2) 
と表される [2] 。
図 8.1 に示した TMAP7 による重水素の放出シミュレーションに関して、 2 つの捕獲サ
イトのうち、高いほうの捕獲エネルギーは 2.02 土 0.06 eV で、あった。この値をエネルギー
ダイアグラムと比較すると、ボイドから脱離するための活性化エネルギー(1. 8-2.1 eV) と
よく一致することがわかる。また、 Pon らはタングステンに注入した重水素の TDS スベ
クトルを TMAP7 でシミュレーションすることにより、ボイドからの放出は~900K に放出
ピークが現れることを述べている [8]0 Pon らにより観測された重水素の放出ピークは、本
研究で観測されたピーク 3 のピーク温度 (~920 K) とよく一致する。したがって、 TDS 測
定で観測されたピーク 3 (~920 K) の放出ピークは、ボイドに捕獲された重水素の脱離であ
ると考えられる。
一方、図 8.1に示した低いほうの捕獲エネルギーは1. 61 土 0.02 eV で、あった。この値を
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エネルギーダイアグラムと比較すると、原子空孔から脱離するための活性化エネルギー
(-1. 43 eV) よりも高く、ボイドから脱離するための活性化エネルギー(1. 8-2.1 eV) よりも
低いことがわかる。したがって、ピーク 1(-70 K) の放出ピークは、これらの捕獲サイト
からの脱離ではない可能性がある。
E1evld とvan Ve 叩は、 30 keV D 2+照射したタングステン試料に対して、 TDS と陽電子消
滅法を使用して重水素の放出ピークと捕獲サイトの種類との関係を調べた[3] 。その結果、
重水素の放出ピークが-80 K にある場合、原子空孔が 1-16 個集まったクラスターが形成
されていると報告している。したがって、本研究で観測された-770K 付近の重水素の放出
ピークは、複数の原子空孔が集まったクラスターからの放出である可能性がある。 Arkhipov
らも 10 keV H'照射後に 50 K で重水素プラズマに曝し、 TDS 測定を行うことで観測され
た 760 K 付近の放出ピークについても、同様に複数の原子空孔集まったクラスターからの
放出である可能性を指摘している [9] 。
8.4 173K アニール試料の重水素放出スペクトノレ
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図 8.3 173 K で 1 h アニールした試料の重水素放出のシミュレーション
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8.5 重水素の捕獲過程
173 K で 1 h 熱処理した試料の重水素放出スベクトルのシミュレーション結果を示す。捕




図 8.3に示すように、 173 K で 1 h 熱処理した試料に対しては、1. 73 eV の捕獲エネル
ギーを適用することで、ピーク温度および分布形状がほぼ一致した。同様に、 173 K で 10
h 熱処理した試料に対しては、1. 69 eV の捕獲エネルギーを適用することで、ピーク温度お
よび分布形状がほぼ一致した。したがって、 173 K で熱処理しでも、1. 71 土 0.2 eV のエネ
ルギーを持つ捕獲サイトが残存していることがわかった。一方、第 6.6 .2節でも述べたよう










サイトが形成される可能性を指摘している [1]0 Pon らや Alimov らも同様に、重水素イオ
ンの飛程と比べて十分深い位置にも重水素が存在することを観測しており、重水素がエネ
ルギーを失ったような位置においても捕獲サイトが形成されている可能性を指摘している
[8 ，9，12 ，13] 。本研究においても、 30 keV H- 照射後に行った重水素の注入過程において、 30
keV K 照射により不安定となった原子が注入された重水素の圧力で変位し、新たな捕獲サ
イトが形成されている可能性がある。そこで、 2.02 士0.6 eV の捕獲エネルギーを持つ捕獲
サイトが重水素の注入過程で形成された可能性を考え、軽水素の脱離速度から捕獲サイト
の存在を考察した。










































C~ =6 1.2 exp[-(3.08 :t 0.03)xlO- St] 
であった。捕獲サイトからの軽水素の脱離割合は
( E，u 1 
α = v.ex 口I ー ー」ムー l
品 ¥ kT J 
v。デパイ周波数(_10 13 [5"]) 
) 戸 、
d







k: はボルツマン定数 (8.625 x 10 ・5 [eVIK]) 
T: 温度 [K]




Etu = -kTln --2L I 
“~ Vo ) 
I (3.08 :t O.03)x 10- 5 I 
= -8.625xl0- 5 x 473x lnl 日 1(8.7)
101~ 
=1. 65 :t 0.2 [eV] 
と求められる。この値は、第 8.2 節で求めた低エネルギー側の捕獲エネルギー(1. 61 土 0.2
eV) に近い値である。
次に、 30 keV H- の照射により 2 種類の捕獲サイトが形成されるとして、軽水素密度の
時間変化に対してフィッティングを行った。 2 種類の捕獲サイトのエネルギーには、第 8.2
節で求めた捕獲エネルギ (ー1. 61 eV ， 2.02 eV) を用いた。捕獲エネルギーが1. 61eV の場合、
この捕獲エネルギーを持った捕獲サイトからの軽水素の脱離割合は、式 (8.6) から
同 ( 1.61 i _ _ _ _ __< 
αn=10u exp| ー ペ 1= 7.2 6x lOーコ (8.8)
'1. 62eV ~ ¥. 8.625 x 10- コx473 ) 
と求められる。同様に、1. 9 eV の捕獲エネルギーを持つ捕獲サイトからの脱離割合は
日 ( 2.0 i _ _ _ _ _0 
αr2.02eV = 1 ou expl 一 号 1= 3.1 3 x 10-" (8.9) 
勺 ¥. 8.625x lOーコ x473 ) 
と求められる。捕獲サイトが 2 種類存在する場合、捕獲サイトにおける捕獲粒子の密度変
化は
C;k =AJ exp( 一円t)+A2 exp(-α rJ} (8.10) 
と表される。実験から求めた軽水素密度の変化に対して、式 (8.8) ・式 (8 .1 0) を用いてフィ
ッティングを行った。その結果も図 8.4に赤色の実線で示す。このように、 2種類の捕獲
エネルギーを用いた場合には、 1 種類のみの捕獲エネルギーを仮定した場合と比較して、
実験結果により近いことがわかった。したがって、 30 keV H- の照射により1. 61 土 0.2 eV 
および2.02 土 0.6 eV の捕獲エネルギーを持つ2種類の捕獲サイトが形成されている可能性
がある。
ここで、 30 keV H- を用いて照射損傷を形成後に重水素を注入し、 TDS 測定を行った時
の軽水素の放出スベクトルを図 8.5 に示す。このように、 ~800 K に軽水素の放出ピーク
が存在しており、 ~900 K には放出ピークの肩が存在した。このことからも、 30 keV H- の
照射により、低い捕獲エネルギーを持つ捕獲サイトに加えて、高い捕獲エネルギーを持つ
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図 8.5 30 keV Hーの照射後に重水素注入した試料からの軽水素の放出スベクトル
捕獲サイトが形成されている可能性がある。
1. 61 土 0.02 eV および 2.02 土 0.06 eV の捕獲エネルギーを持つ捕獲サイトから軽水素が脱
離するとして、このときの軽水素脱離の時定数を考察する。1. 61 士 0.02 eV のエネルギーを
もっ捕獲サイトから軽水素が脱離する場合、このときの脱離の時定数は、試料温度が 473 K 
とすると、式 (8.8) の逆数を取って 2.3 -6.9 h と求められる。同様に、 2.0" 0.06 eV の捕獲
エネルギーを持つ捕獲サイトの場合には、脱離の時定数は式 (8.9) の逆数を取って、 2.0 x 
lO '-3.9xl0'h と非常に長いことがわかる。本研究で、行った重水素の照射は最大-32 h であ
るため、この時間オーダーでは 2.02 土 0.6 eV のエネルギーを持つ捕獲サイトからの軽水素
の脱離はほとんど起こらず、したがってこの捕獲サイトへの重水素の蓄積もほとんど起こ
らないと考えられる。しかしながら、図 8.1 に示したように、 TDS の測定結果を考えると
2.02 土 0.06 eV の捕獲サイトに重水素が蓄積していると考えられる。したがって、2.02 士 0.6
eV のエネルギーを持つ捕獲サイトに捕獲された軽水素に対して、1. 61" 0.02 eV から 2.02 土
0.06 eV の聞のエネルギーにおいて熱脱離以外の脱離過程が存在し、この脱離過程で軽水素







上述のように、 2.02 土 0.06 eV のエネルギーをもっ捕獲サイトから軽水素が脱離する場合、







ITER 第一壁のアーマー材にタングステンを使用し、 DT 反応で生じる 14 MeV 中性子に
より照射損傷が形成された場合に、このタングステンアーマー材に蓄積するトリチウムの
量を、 TMAP7 を用いて見積もりを行った。
ITER 第一壁の面積は 70 m 2 [14 ，15] とし、タングステンアーマー材の厚さは lcm と仮定
した。第一壁の温度は本研究の実験温度と同じで、 473 K とした。第一壁への重水素およ
びトリチウムの粒子束に関しては、 200m 2の領域にはエネルギーが 10 eV のイオンが1. 75
x 10 20 (D+ + T+)/m 2sの粒子東で入射するとし、 500m 2 の領域には 10eV のエネルギーを持っ
た荷電交換中性粒子が1. 75 X 10 21 (D+T)/m 2s粒子東で入射するとした[16]0 14 MeV 中性子
によるプラズマ対向材料への損傷量は、 10 年間の ITER 運転終了時点(ショット数: 250 
回、総放電時間: 107秒)において、第一壁タングステンへの損傷量は~1 dpa になると予想
されている [14] 。
捕獲サイトの生成率は、 SIMAlNRA の測定から求められた~1.4 %/dpa を用いた。捕獲サ
イトのエネルギーは、 TDS 測定および TMAP7 のシミュレーションにより求められた~1.61
eV および~2.02 eV を用いた。この 2 種類の捕獲サイトの存在比は、 TDS 測定から求めら
れたピーク 1 (~770 K) およびピーク 3 (~920 K) の重水素放出量の比、すなわち~7:~3 の割







こで、 TRIM コード[17] を用いてこの正味の注入量を求めた。その結果、 10 eV の重水素
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粒子に関しては 56.8% が注入され、トリチワム粒子に関しては 52.5 %が注入されることが
わかった。したがって、正味の注入量は粒子東が低い場所 (20 m') では 4.97 x 10" Dγm 2s、
4.5 9 x 10 19 r/m 2sとなり、粒子束が高い場所 (50 m') では 4.97 x 10 20 D/m's 、4.59 x 10 却
T/m's となる。
タングステン内部の重水素の拡散係数、およびタングステン表面での重水素の再結合定
数と解離定数は、第 3.6 節で述べた値を使用した。 トリチウムの拡散係数については、 同
位体の効果を考慮し、
Do = 2.4x 1 0-7 ex p( -O .3 geV / k吋 [m 2/s] (8.1 ) 
を用いた。再結合定数と解離定数については、重水素と同様の値を用いた。
以上のことを踏まえて、 ITER 第一壁タングステンへのト リチウム蓄積量の見積もりを行
った結果を図 8.6 に示す。図中の青色で示した実線は、 Roth らによって見積もられた、プ
ラス、マ対向墜すべてをタングステンアーマー材で覆った場合におけるトリチウムの蓄積量
の最大値を示す[16] ，また、図中の破線は、 ITER 真空容器内におけるトリチウムの最大許
容量 (70 g) を示す。TMAP7 では捕獲サイトの時間変化を取り扱うことが不可能であった。





を図 8.6 に赤色の実線で示す。放電時聞が 10 5秒 (250 ショット)以下の場合には、 14MeV
中性子照射により照射損傷が形成されたとしても、これによるトリチウムの大きな蓄積増
加は見られない。しかし、 10 5秒 (250 ショット)を超えたあたりから 14 MeV 中性子の照
射損傷による蓄積量の増加が顕著に表れ始めた。 ITER 運転終了時点では、 14MeV 中性子
による照射損傷がない場合にはトリチウムの蓄積量は-8.0 X 10 24 T であるのに対して、照











ョンした結果、ピーク 1 (-70 K) に起因する捕獲サイトの捕獲エネルギーは1. 61 士 0.2 eV 
であり、ピーク 3 (-920 K) に起因する捕獲サイトの捕獲エネルギーは 2.0 土 0.6 eV であ
ることを示した。これらのエネルギーを持つ捕獲サイトはそれぞれ、複数の原子空孔が集
まったクラスターおよびボイドではないかと考えられる。また、 173 K でアニールするこ
とにより、 2.02 土 0.6 eV の捕獲エネルギーを持つ捕獲サイトが消滅し、1. 71 土 0.2 eV の捕
獲エネルギーを持つ捕獲サイトのみが残存していることを示した。
軽水素脱離の時間変化および重水素照射後に行なった軽水素の TDS 測定から、 30 keV 
H- 照射後には1. 61 土 0.2 eV および 2.02 土 0.6 eV のエネルギーを持つ捕獲サイトが形成さ
れている可能性があることがわかった。 2.0 土 0.6 eV のエネルギーを持つ捕獲サイトから




実験結果とシミュレーション結果を用いて、 14 MeV 中性子により照射損傷が形成され
た場合における、 ITER 第一壁タングステンへのトリチウム蓄積量の見積もりを行った。そ
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の結果、 ITER 運転終了時点では中性子照射損傷によりトリチウムの蓄積量がー桁以上増加
し、-1. 2 x 10 26 T (60 g) となる可能性を示した。
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り、捕獲サイトの密度を実験的に求めた。その結果、 ~1 dpa の照射損傷を形成した領
域(深さ -0 .1 μm付近)では、重水素密度は -0.9 x 10 27 D/m 3 となることが明らかとなっ
た。この重水素密度から、捕獲サイトの密度はタングステンの原子数に対して~1.4 % 
であることがわかった。また、 -4.8 dpa の照射損傷を形成した領域(深さ -1μm 付近)
では、重水素密度は 1.3 X 10 27 D/m3 となり、捕獲サイトの密度は~2.1 %となることが
わかった。捕獲サイトの生成率については、 ~1 dpa の照射損傷を形成した場合には
-1. 4 %/dpa であり、 -4.8 dpa の照射損傷を形成した場合には-0 .4 %/dpa で、あった。この
ことから、 -1 dpa 以上の照射損傷を形成しても、捕獲サイトの密度は増加するが、捕






べた。その結果、重水素の放出スベクトルから、 30 keV 水素負イオンビームで照射
損傷を形成することにより、 -70 K 付近の放出ピークが増加し、 ~920 K 付近に新た
な放出ピークが現れることが明らかとなった。 -70K 付近の放出ピークをシミュレー
ションすることで、1. 61 土 0.02 eV の捕獲エネルギーを持つ捕獲サイトが形成されてい
る可能性を示した。この捕獲サイトは複数の原子空孔が集まったクラスターである可
能性がある。同様に、 ~920K 付近の放出ピークをシミュレーションすることで、 2.02
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1. 61 土 0.2 eV の捕獲エネルギーを持つ捕獲サイトからの軽水素脱離の時定数は 2・7h
程度である。一方、 2.02 土 0.6 eV の捕獲エネルギーを持つ捕獲サイトからの軽水素脱
離の時定数は 10 4_10 5 h のオーダーと非常に長い。そのため、重水素の照射時間 (~32 h) 
のオーダーでは、 2.02 土 0.6 eV の捕獲エネルギーを持つ捕獲サイトからの軽水素の脱
離はほとんど起こらず、この捕獲サイトへの重水素の蓄積もほとんど起こっていない





30 keV 水素負イオンビームにより照射損傷を形成したタングステン試料を 673 K 
および 173 K で熱処理した後、重水素イオンを注入し、タングステン内部の重水素密
および度捕獲サイトの減少量を調べた。その結果、 673 K で熱処理を行うことにより、
捕獲サイトの密度は 45 ・70 %減少することを示した。また、 173 K で熱処理を行うこ
とで、捕獲サイトの密度は 70 ・90 %減少することを示した。しかしながら、 173 K の
熱処理においても、捕獲サイトは完全に消滅しないことが明らかとなった。
熱処理した試料の重水素放出スベクトルを測定し、この放出スペクトルをシミュレ
ーションすることにより、捕獲サイトの熱処理特性を調べた。その結果、 173 K で熱
処理することで、 2.02 土 0.6 eV の捕獲エネルギーを持つ捕獲サイトが消滅した可能性




ションから求めた捕獲サイトのエネルギー(~1.61 eV ， ~2.02 eV) 、そしてそれぞれの捕
獲サイトの存在割合 (~7:~3) をもとに、ITER 第一壁タングステンへのトリチウム蓄積
量の見積もりを行った。その結果、 ITER 運転終了時点で、 14MeV 中性子照射損傷に
よりトリチウムの蓄積量がー桁以上増加する可能性を示した。
4. タングステン表面のブリスク形成におよぼす影響






本研究の結果から、 ITER 第一壁などプラズマ対向壁の温度が473K と低湿である領域でタ
ングステン材料を使用した場合、 14MeV 中性子照射損傷により、タングステン表面でのブ
リスタの形成が抑制される一方で、内部でのトリチウム蓄積が大きく増加することが明ら
かとなった。 ITER 第一壁の温度は473 ・573 K と低温となることが予想されている。 DT 放電
による 14MeV 中性子で形成される捕獲サイトのエネルギーについて、1. 61 土 0.2 eV が支配
的であるとすると、第一壁の温度が473K の場合にはトリチウムの脱離の時定数は2.3 -6.9 h 
となる。一方、ITER 第一壁の温度を予想、温度の上限である 573 K に上昇させることによって、
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